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( 2 )装置の格納の必要性から (放射性物質であるトリチウムを大量に取り倣う〉、
できる限りコンパクトでなければならない。
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1 • 2 深冷蒸留法に|則する従来の研究
妓融合炉トリチウム燃料サイクルにおける1.I<.R~lliJ hï. f本分離プロセスでは、実験炉~Q
悦で処理1ii:が-100mol/h であり、液体水来日としては-50cm3/mln作J[となる20
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Figure 1-5 Model column for matlhematical simulation. 
Figure 1-4 Conceptual flow diagram of isotope separation system of TST A 
(Tritium Systems Tcst Assembly) at Los Alamos National 
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八i.j L j-1・ Bl， jニー〈Vj ト Wj)Ki.jー(L j 令 Uj) . 利用した汁rr. r.去をm~、ることで、この欠点を克Jl1iできることを示した。 今、砂くに心す
由l散を将人すれば、
C ・， V .K， ". D ・=ー ド・ z. . 1. j • J" 1 '"i、jけ''''l， j • J-l.J・









( 1. 3) 
m 
S j ， L K i.j X 1， j - 1 ， (jきしめ， (1. 5) 
E j，in = Lj-111j-l+ V j+l H j十1+ FjHfj + HLj (x3.j + XS，j十 E j = 1 - E j.out/E j， in ' (j=t.. N) ， (1. 6) 
X6.j)え + Q j = E j.out 
一(L・1-U・)h・+ (V・+W・)H・+ Qj j' '"'j"'J ' " ) J' -'J 'J ( 1. 4) 
(1. 1) --(1. 4)式を解くことは、以下の非線形述立方粍式を解くことにr，j}，".' 
する。
(1. 1) --(1.3)式は、搭底成分(X i.N)あるいは塔頂成分(Y i.n)、及び





















S 1 (T t・ TN. L 1・・・ LN) = 0 
SN (T 1. TN， L 1・・・ LN)= 0 
E 1 (T 1・ l TN. L 1・・・ LN) = 0 
































HLj生止= V j t 1 Y i. jトl+ Lj-lXij-l- (Lj+叩 Xi.j
(V; + W;) Y 











1 • 2・2 実験研究
現在までに報告された深冷茶m~に閲する文験研究の概要をTable 1 1に不
した。先に記述したように、深冷泉洞塔による7.k..t同fl7体分離に|則する実験研究はJli






閲するデ タは少ないが、 Fenskc30の式により概略のl-IETPを求め、 2.5cmと報告
している。 Sclersらは31、内径2.7 cmで10段の泡錨塔により、日2-HD系の
Table 1-1 Outlines of previously publishcd experimental 
works on cryogcnic distilaticm columns 
separating hydrogcn isotopcs 
Systcm Experimental apparatus and Workcrs 
conditions 
H-D Packed column (0.95 cm 1.D. x Bartlit ct al. 
45.7 cm町
Packing : Eglin (1.5 mm) 
Heli-Pak (1.8 mm) 
No dctaited information was 
gIVen 
H-D-T Packed column (0.6 cm 1.D. x Wilkcs 
50.0倒的
Packing : Eglin (3.0 mm) 
High rcflux ratio conditions 
H2-HD Packed column (2.5 cm 1.D. x 
30cm町
fookson et al. 
Packing : Stcdman packing 
百lecolumn had a stripping 
section only. 
High reflux ratio conditions 
H2-HD Bubble-cap column (2.7 cm" Scllcrs et al. 
10 stagcs) 
τbc column had a stripping 
section only. 











45. 7 cmの塔にEgJin(l.5mm)及びHcli-Pak(1. 8 mm)を充境し、 H-D系で蒸留実験を行


































































































Y; ; 1， ) 
Z i， j 
え
使用.記号
j段I1に供給されるフィ ド流量 (mol/h) 
jstnを去る蒸気流のエンタルビー (J /mol) 
j段目を去る液流のエンタルビー (J/mol) 
j段目に供給されるフィ ド流のエンタルビー (J Imol) 
j段日の液ホールドアップ (mol) 












j段目を去る液流中のi成分のモル分率 ( ) 
j段目を去る蒸気流中のi成分のモル分It1 ( -) 
j段目に供給されるフィード流中の i成分のモル分率 ( ) 
トリチウムの崩壊熱 (J!mol. h) 
添え字
3 :HT、 5:DT、 6: T2 
16 17 
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Table 2-1 Outlines of previously published experimcntal works 
on vapor-liquid equilibrium o1f hydrogen isotope mixture 
System (mixture) Composition Workers 
nH2-HD， nH2-nD2 H2 : 10 '" 901 % Newman & Jackson 
eH2-HT， eD2-DT HT.庁f2=10-8， Bigeleisen & Kerr 
DT/D2 = 10-8 
eH2-eD2 H2: 5 '" 95 % Bercznyak et al. 
nD2-DT-nT2 T/D = 0.01'" 0.06 Sherman et al. 
nH2-HT-nT2， T: 35 '" 75 % Souers et a1. 
nD2-DT-nT2 
Table2-1は水素同位体系の気液平衡に関する実験研究の慨要を示したもの





























































( 2. 5) 
を得る。
(2.3) - (2.5)式を(2. 2)式に代入して整理すれば、
??
?
? ? ?? ??
???
?
? ，? ???? ? ?，?????
?
???? ( 2. 1) 
(v，Pi J~キ V:dp ふα:dp
















? (2. 2) 
純気体の状態方程式が第2ビリアル定数によって表現できるならば、
本




今、純液体iの温度T、圧力 Piにおけるフガシチ 係ー数φiを考えれば、純気体 iの
温度T、圧力Pにおけるフガシチ 係ー数パに対し、














E i= 同出p{lP-p:iF-叫 (2. 8) 













また、 f"i = P ir iに対し、 f"iは、











? ??????? ， ( 2. 9) 
23 24 









f i (2. 10) 各成分の0
0、m、cd -c i5の怖をTablc2 2及び2 3に示した。
(2. 15) 
Tablc 2-2 Sccond virial cocfficicnts 













-: E _ 11_ _ 1 
G -i L X j ^ i， j d G，ムG=す|ヱヱxixjAi， jl.
( i= jのときは、 Ai， jー Oである。)


























For HT，DT，and T2，estimated values arc listed. 
Cl C2 C3 C4 C5 
H2 102.210 -8.0435 -6.1862xl0-2 ー7.65257xI0-3 1.46899xl0-3 
HD -446.444 79.“09 -4.99600 0.105456 3.68440xlO-4 
HT -11.567 25.6927 -1.67860 1.41095xl0-2 1.217511xlO-3 
D2 87.3386 -9.45373 0.692576 -5.58357xlO-2 1.88039xlO-3 
DT -294.740 50.2190 -2.68292 2.66987xl0-2 1.07453xlO-3 
















? ? ???????? ??，
??
??
??? Table 2-3 Cocfficicnts for vapor pressurc (kPa) 
o nnn^ ，0 ， ^ .O ___.0 
A L，-6 = 2 9 0 0 I A2: 3 = 1 1 0 I A 2:4 = 3 5 0 I A2~ 5 = 7 5 0 I 
o I ，nn ，0 ^^ ，0 ^__ 0 
A 2，-6 = 1 1 2 0， A 3，-4 = 9 O. A 3: 5 = 3 5 O. A 3~ 6 = 6 2 O.
A .0 
4. 5 
、 、 ， ，
，






















示したものである。先に記述したように、 H e- H 2系のデー タは、 1i~.圧付近を除いて
Tablc 2-4・Outlincsof previously publishccl cxpcrimcntal works on 
vapor-liquid equilibrium of hydrogcn isotopcs-hclium systcm 
System Temperature (K) Pressurc (MPa) Workcrs 
Hc-nH2 16 ，._ 29 0.2 -0.8 Rocllig ct al. 
Hc-nH2 15 -29 2""~ 10 Snccd ct al. 
Hc-pH2 20 ，._ 29 2""~ 10 
He-eH2 20 ，._ 31 0.3 -3.5 Sonntag ct a1. 
Hc-nH2 15 - 100 0.3 - 100 Strcctt et a1. 
3Hc-nH2 17，._ 24 0.5 - 1 Matyash 
3Hc-nH2 20 ，._ 28 0.7 - 1.5 Hiza 
Hc-nH2 20 -28 0.7 -2 
3Hc-nD2 20 -30 0.4 ，._ 1.8 
Hc-nD2 20 ，._ 30 0.7 -2.0 
Figurc 2-2 Contribution of vapor-phase and liquid-phasc nonidcalitics to 

























比較的4笠宮であり、 4He-H2に関しては、 0.2-0.8VPa (RoelJigら11)、0.3-
100 lPa (StrclIら12.14)、O.3-3. 511Pa (S:ontagら16)、2-10 lPa (Snecdら13)、
O. 7-211Pa (HizaI5)の圧力範囲で実験データが報告されている。 3He-1I2系に関し
28 






共存することとなる。上記の現在までの実験デ タを鑑みた場介、 Hc 1 D系の的解
度データ及びI1c 1-2系の常圧付近の溶解Jsrデータが段も必要とされている。融合炉





























、 、 ， ， ，
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Figurc 2-3 Pressurc-tempcrature diagram of nH2-4Hc. Thc numbcrs arc thc 






































測定する。温度コントロ ールは、 51IJに挿入された金 ・鉄 クロメル熱tU対とヒ ター














実験に用いたガスは、 H2(純度9.99999川、 D2 (D 2 : 9.nt. H 0 : 0.29別、
He (純度99.9999別であった。HDガスは、 '.SO ISOTOPES (OIVISION OF ~ERCK 
FROSST CANAOA INC.. Wontreal Canada)からガラスフラスコに封入されたものを購入
使用した。平均組成をガスクロマトグラフでi.llJ定した結果、 I2: O.側、 HD :98. 9% .





































Table 2-5 Summary of cxpcrimcntal data for Hc-nH 2 
Liquid Vapor Enhancemcnl faClor 
Tempcr- of hydrogcn 
alurc Pressure Mole Mole Mole Mole Experi- Calcula-
(K) (kPa) %He %Hゥ %He %Hゥ menl Iion 
15.85 62.9 0.0357 卯.9643
16.85 72.9 0.0606 99.9394 63.4 36.6 1.05 1.04 
17.68 67.9 0.0323 99.9677 牛'"'0 56.0 1.04 1.03 
17.68 88.3 0.0616 99.9384 
17.92 78.5 0.0554 99.9446 42.1 57.9 1.12 1.04 
17.92 85.2 0.0654 99.9346 
17.92 137.5 0.125 99.875 
18.26 73.8 0.0383 99.9617 38:.4 61.6 1.11 1.05 
18.26 . 97.3 0.0643 99.9357 46.9 53.1 0.975 1.03 
18.26 102.0 0.0626 99.9374 
18.26 109.1 0.0764 99.9236 
18.26 160.0 0.181 99.819 
18.73 95.4 0.0550 99.9450 
18.73 105.3 0.0792 99.9208 47.3 52.7 0.987 1.04 
18.73 113.9 0.112 99.888 
18.73 148.7 0.170 99.830 
94.4 0.0545 99.9455 33，.2 66.8 1.03 1.03 
18.93 130.2 0.0807 99.9193 
I 19.11 92.7 0.0422 99.9578 28:.0 72.0 1.05 1.03 
19.11 111.6 0.0882 卯.9118 37.7 62.3 1.07 1.04 
19.11 128.3 0.119 99.881 56.4 43.6 1.08 1.07 
19.11 161.0 0.157 99.843 
20.09 129.9 0.0870 99.9130 
20.09 147.3 0.104 卯.896 33'.4 66.6 1.06 1.03 
34 
Tablc 2-6 Summary of cxpcrimcntal data for Hc-HD Table 2-7 Summary of cxpcrimcntal ・datafor Hc-nD 2 
Liquid Vapor Enhanccmcnt factor 
Tempcr- of h)'drogen 
ature Prcssure Mole Molc Molc Mole Experi- Calcula-
Q9 (kPa) 。もHc 。も HD %Hc %HD mcnt tion 
18.12 53.3 50.1 49.5 1.10 1.03 
Liquid 可vapor Enhanccmcnt factor 
Tempcr- of hydrogcn 
ature Pressurc Mole Mole Mole Mole Experi- Calcula-
(K) (kPa) %He %D2 。もHe %D2 ment tion 
19.28 41.5 0.0100 99.9900 51.5 48.5 1.02 1.02 
19.28 50.8 0.0110 98.9890 21.5 78.5 1.02 1.01 19.28 85.3 0.034 99.9666 
19.28 53.3 0.0128 99.9872 30.6 69.4 0.944 1.01 
19.28 69.8 0.0247 99.9753 46.7 53.4 0.951 1.03 20.ω 59.4 0.0143 99.9857 37.8 62.2 1.06 1.02 
19.28 89.1 0.0558 99.9442 56.5 43.5 0.9切 1.04 
19.28 114.8 32.3 67.7 0.957 1.06 21.16 55.0 0.0100 99.卯00
21.16 65.0 0.0134 99.9866 
19.84 59.1 0.0100 99.9900 23.0 7.0 0.941 1.01 
19.84 92.9 0.0360 99.9640 
21.16 71.5 0.0222 99.9778 39.，8 60.2 0.985 1.02 
21.16 74.9 0.0208 99.9792 39.，7 60.3 1.03 1.02 
21.16 75.7 0.0248 99.9752 
20.25 89.9 0.0426 99.9574 38.1 61.9 0.996 1.03 21.16 95.2 0.0409 99.9591 53.1 46.9 1.02 1.04 
21.16 142.9 0.0720 99.9280 67.4 32.6 1.07 1.06 
20.66 73.1 0.0115 99.9885 14.7 85.3 0.970 1.0t 
20.66 89.1 0.0お5 99.9745 30.4 69.6 0.987 1.02 
20.“ 116.7 0.0559 99.9441 44.7 55.3 1.01 1.04 
. 
21.46 67.5 0.0100 99.9900 
21.46 81.8 0.0207 99.9793 36.0 64.0 1.07 1.03 
20“ 145.9 0.0832 99.9168 21.85 76.3 0.0127 卯.9875
20.80 101.5 0.0396 99.9604 21.85 93.6 0.0234 卯.9766
21.85 94.3 0.0279 99.9721 
21.19 85.2 0.0120 99.9800 14.4 85.6 0.956 1.01 
22.57 98.6 0.0224 卯.9776
21.38 92.9 0.0158 99.9842 15.0 85.0 0.976 1.01 
21.38 130.6 0.0688 99.9312 
22.57 102.3 0.0280 99.9720 
22.57 105.0 0.0267 卯.9733
22.57 111.0 0.0420 99.9580 30.5 69.5 1.06 1.03 
21.79 99.2 0.0100 99.卯00 6.50 93.5 1.01 1.01 22.57 111.7 0.0326 99.9674 34.6 65.4 1.01 1.03 
22.57 122.9 0.0505 99.9495 38.2 61.8 1.05 1.03 
22.10 117.2 0.0194 99.9806 22.57 151.9 0.0761 99.9239 
22.10 139.5 0.0623 99.9377 24.3 75.7 1.05 1.03 
22.10 170.6 0.153 卯.制7 42.8 57.2 0.97 1.05 23.01 126.9 0.0371 99.9629 31.6 68.4 1.03 1.03 
22.57 127.3 0.015 卯.985 23.70 146.4 0.0394 99.9606 31.7 68.3 0.96 1.03 
23.70 159.3 0.0486 99.9514 
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gli(r〉= gl(r)=品(r)= g 22(r) =弓γ = g (r) 
u:- 2xni丘2(V ~rlJεi(内 i(r)r 2 dr (2. 24) (2.20) 





































UIJ = U_ U I - U 1 v2 (2. 21) 
、 、 ， ， ，????















































































































? (2. 26) 
今、相互作用パラメ ータを次の式で定義すれば、
37 38 
C， i = 2πN21V 0ε。






















、 ， ， ，










PV= RT+ BP 
2 本 2 本
B 一 y 1-B 1 + 2 y 1 y 2 B 12+ y 2 -B 2 
従って、
仏r1 -
p y 2 -L 2 B 12- B 1 - B 2 
RT 
kr' 2 思




















となる。 (2.20)式と (2. 27)式を比較すれば、 cdu:ぺ時しいこと (2.36) 
がわかる。更に、 C12に対し幾何平均を適用する。
C 12 =何百=よ77idR (2.37) (2.29) 
?



















2，.. ".11¥-6 ・ 2oHはlxl0 以下である。また、 VH (δH - O lIe) -/ R Tは10のオーダーにある。






l八?_ I --1 
δ =べ 1-→1 ¥ I 本
¥J V i 
(2. 31) f H = (六]cxp{1p-叫v:-B~l} (2. 38) 
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よって気相の組成が測定されていない場合、 (2.7) (2.38)及び(2. 








4 1 )( 2.
-r."は、彼らのデータを以下の実験式で相関した。
Table 2-8 Cocfficicnts of Eq.(2.40) for 













Isotope mOl/m3K2) (k) 
eH2 14.03 24 
. nH2 41060 14.19 24 
HD 44690 13.93 25 
HT 46150 13.56 26 
02 47780 13.15 28 
OT 49480 13.30 28 
T2 51050 13.45 28 





係数c、dの値は、 He-H2系では c= 0ー.0161 d =-2.29、He-HD系では
c --0. 0107 d =-2.12、He-02系では c=ー0.0140d=-2.19 であった。 Heの
第2ピリアル係数も彼らの論文に報告されており、 BHe -1. 412x10-5 -3.64914xl0 
4/Tである。以上与えた物性値を用いれば、系の温度、圧力、液相中の水素同位体














Figure 2-5 Solubility of Hc in Iiquid hydro;gcn isotopcs as function of 
pa而alprcssurc : 0， He-nH2 at 19.11 K;口He-HOat 20.66 K 













2 J P V Ic 0 P 
F 2 = V IJcφIJ-(δHe - δii〉 - L一一夜寸ア一一 (2. t18) 
(2.42) 
本実験では、訓IJ定圧力範囲は比較的扶く、かつ (2. 47)及び (2.48)式に示
されるFト F2の圧力依存性は小さし、。結果として、系はへンリ の法員IJに従い、へ
ンリ定数は溢度のみの関数となったのであろう。






















?????? ? (2. 43) (担問r (2. 49) 
(2. 44) 
ωrruc…αωc 





の報告したpH2のデー タを用いる。 HD に関しては詳細な物性のf~告値がないため、









H i= u¥T+v--T2+ ・T3i1 + V i 1 -;- W i 
本




得たへンリ 一定数の推算結果の代表値をTablc2-11に挙げている。(2. 4 
43 44 
9)式から求められる仮想等科混合圧)Jは、日2の場合約4-6~r句、 11 Dでは6-7~Pa、
02て'は7-9~Paの範開にあった。 先に議論したように、関数 F ト F2の圧)J依作性は
無悦できるねJ.(である。関数ドlのfl(は温度上昇と共に!VI加し、 -)P2に聞しては、
逆に温度仁舛に作なって減少する。
Tablc 2-9 Fitting cocfficicnts for liquid cnthalpy 
Isotopc u" v" w" 
(J/mol K) J/mol K3) 
H2 24.8541 0.166775 
HD 30.2796 7ー.19218 0.191934 
HT -140.901 6.09091 一0.0628662
02 一164.891 7.28923 -0.0842047 
OT -188.582 8.76987 -0.106162 
T2 一198.758 9.03387 一0.111905
Tablc 2-10 Fitting coefficients for vapor enthalpy 






OT 一11.3101 1.62254 -0.0212482 
T2 -4.33305 0.991375 -0.0126421 
(2.46)-(2.48)式に従ってへンリ 一定数を推すr-する場合、lIcのモル容積








を碍/Ilするこ とは必ずしも必要ではない。 Tablc2 11'ニポされた(2. t1 
6)-(2. t18)式による推すr.1([を検討すれば、 ドi及びF2をiUJ.立のl次!日l蚊とし
て近似しでも扶い温度範開内では妥当のようである。そこで、
Tablc 2-11 Comparison bctwccn Hcnry's law constants and thc 
valucs of functions in Eqs. (2-46) ，._ (2-48) 
calculatcd by rcgular solution thcory and thosc 
dctcnnincd by expcriments 
Systcm Tcmpcrature Prcssurc F1 F勺
(K) (kPa) (MPa) (J/mol) 
Hc-nH2 16.0 152.0 3.13 439 
17.0 101.3 3.46 418 
17.0 152.0 3.47 419 
18.0 152.0 3.76 399 
" 19.0 152.0 4.11 370 
20.0 101.3 4.67 345 
20.0 152.0 4.45 345 
17.0 2.90* 476* 
20.0 3.42* 448* 
He-HO 20.0 101.3 5.34 473 
20.0 152.0 5.33 474 
20.0 11.4* 344* 
He-n02 19.0 152.0 5.85 531 
20.0 101.3 6.27 511 
20.0 152.0 6.28 512 
21.0 152.0 6.71 490 
22.0 152.0 7.27 452 
23.0 101.3 8.07 418 
23.0 152.0 7.80 418 
20.0 9.99* 480* 
23.0 11.5* 433本































Tablc 2-12 Expcrimcntally dctcrmincd paramctcrs of first 












?? ? ? ?
?
↑? ? ?
System f1 (MPa) f2 (MPa/K) f3 (J/moり f4 (J/mol K) 
He-nH2 1.0x10-7 0.17 630 一9.2
He-HD 1.9x10-6 0.57 620 -14 









Figure 2-6 Henry's law constants of He in l:iquid hydrogen isotopes ; 0， 
He-nH2 ;口，He-HD;ム，He-.nD2・









る。 Tab 1 e 2 - 5~2 - 7 に示されているように液相のHe濃度が極めて低いため、
実験値はかなりのパラつきを示しているが、実験式による推算値はほぼ妥当な値を与
えている。 (2. 52)式において、 Table2-11に示すように、係数F1及ひ'
F2は温度の関数であり、本論文では、 1次関数の形で実験データからパラメータを決
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Figure 2-8 Deviations of enhancement factors for hydrogen isotopcs : 0， 
He-nH2 ;口He-HD;ム， Hc-.nD2 
Figurc 2-7 Comparison of Henry's law constant of Hc with data of Strectt 
et al. for He-nH2 and Hiza for He-nH2 and Hc-nD2: -
calculated linc of the present study for nH2 ;一-calculated linc of 
the prescnt study for nD2 ; 0， He-nH2 by Streett et al.12 ;・，
He-nH2 by Hiza15 ; .A， He-nD2 by Hiza15. 




F i g. 
( 2.
39)式で計算できるfBの
値と各測定データから直接 (2-7)式により求められる値を示している。Fi g. 
2 8はfHの計算値と実験によって決定された値の偏差を図示したものである。最大
38)及び (2.( 2. Ta b 1 e 2-5...2-7には、


































This work， 20.40 K 
S↑ret， 17.07 K 













































Figure 2-9 Comparison of enhancement factors of hydrogcn isotopcs with data 








5 .1 ) ( 2. 
5 5) ( 2. 
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? ? ?? 、
?定?if状態における物質収文を取れば、 (1.1).......(1. 3) 式をf!~ る 。 ただしここ
では、 J;:i!!式は1[C 1<，q;同位体7成分に対して導かれることとなる。I!cの幻滅、F衡
比は次の式でぶ現できる。Heは以下の式において第7成分とする。
X k. j 
Neutrol Beom injector Recycle 
5 2)式によってj段目の温度に対




















































5先の場合についてシミュレーションをおこなった。 Table2-14及び2-1 5 
Column(l)及び(2)Figurc 2-10 Cryogenic distillation column cascade choscn for thc prcscnt 
study. The input specifications assumed arc not exactly cqual 







5 3) ( 2. 
53 
csscntially the same. 






Tablc 2-13 rnput and output spccifications of Columns (1) and (2) 
in cascs of no hclium in fucl input 
Column (1) Column (2) 
F (mol/h) 100 75 
o (mol/h) 25 2.08 
Rcflux ratio 25 130 
μ(mo凶) 625 270.4 
N 80 80 
NF 50 55 
Prcssurc (kPa) 101.3 101.3 
Tc(K) 23.59 22.13 
Fccd composition 
H2 1.368x10-4 2.527x10-4 
HO 1.048x10-2 2.798x10-2 
HT 9.248x10-3 1.775x10-4 
02 0.2481 0.9581 
OT 0.4832x10-2 1.348x10-2 
Tゥ 0.2488 5.01Ox10-5 
Top composition 
H2 5.472x10-4 9.11lx10-3 
HO 4.192x10-2 0.9909 
HT 3.699x10-2 2.947x10-7 
02 0.9203 2.048x10-9 
OT 2.655x10-4 0.0 













Tablc 2-14 lnput and output spccifications of Columns (1) 
and (2) in cascs of 1 % hclium in fucl input 
Column (1)* Column (2)* 
F (mol/h) 101.0101 76.0101 
o (mol/h) 26.0101 3.08 
Rcflux ratio 24.03 87.99 
Lc (mol/h) 625 270.8 
N 80 80 
NF 50 55 
Prcssurc (kPa) 101.3 101.3 
Tc(K) 23.46 20.84 
Fccd composition 
， Hc 1.000x10-2 1.329xlO-2 
H2 1.354x10-4 2.494x10-4 
HD 1.038xl0-2 2.761x10-2 
HT 9.156xl0-3 1.742xl0-4 
02 0.2456 0.9453 
OT 0.4784 1.330x10-2 
T2 0.2463 4.944xl0-5 
Top composition 
He 3.884xl0-2 0.3274 
H2 5.260xlO-4 6.144xl0-3 
HO 4.030xlQ-2 0.6664 
HT 3.555xl0-2 1.287xl0-7 
02 0.8845 0.0 
DT 2.534xl0-4 0.0 
T2 2.127xl0-9 0.0 
* Thc reflux ratio is cstablishcd so that thc liqu id f10w from the 
condenscr (or， cquivalently， thc condcnsclf load ) iscqual to 




Tablc 2-15 lnput and output spccifications of Columns (1) 
and (2) in cascs of 5% hclium in fucl input 
Column (1) *1 Column (2)*1 
F (mol/h) 105.263 80.2631 
o (mol/h) 30.2631 7.33 
Rcflux ratio 20.65 37.00 
Lc (mol) 625 271.2 
N 80 80 
NF 50 55 
Prcssurc (kPa) 101.3 101.3 
Tc(K) 22.95 18.54 
Fccd composition 
Hc 5.000x10-2 6.557x10-2 
H2 1.230x10-4 2.362x10-4 
HO 9.955x10-3 2.615x10-2 
HT 8.786x10-3 1.650x10-4 
Dゥ 0.2357 0.8952 
DT 0.4591 1.259x10-2 
Tゥ 0.2363 4.678x10-5 
Top composition 
Hc 0.1739 0.7154 
Hっ 4.278xl0-4 2.577xl0-3 
HD 3.463xl0-2 0.2820 
HT 3.056xl0-2 1.484xI0-6 
02 7.603xl0-4 1.085x10-8 
OT 2.122xl0-4 0.0 
T2 1.733xl0-9 0.0 
円 Thcrcflux ratio is cstablishcd so that the liquid flow from 
thc condcnser (or， equivalcntly， the condenser load) is 
cqual to that in cascs of no helium. 

















ことで分附打能の~fI.持は，n. t'):_ L可能である a しかしながら実仰の シ ステムのj栄作を~.
えた場合、t椛カスケ ドの内 l暁のみの川が2(伐;汗?にまでj判榊州刷刷í~抑削削州(Il仙仙~)J加1)11け竺すrるこ と {は，よ:、 峠川川iNmn川l日j
の逆流て句予カスケ ドのt傑最作を傾めて問難にすることが予士惣!日1されるo I柾託t納i耐H訟拡;のil仰号亭与2
{悦汚にまで1(1刊q仙h加l日!させるには、 冷媒としての1cガス制度を下げ、かつil.ii:を1¥(/大させるこ
とが史求される。 この要求を満たすには、 Column( 2)に対して、 'I'. J~!に冷~!lガスを供給
するヘリ ウム冷凍機を備えることが必要となるであろう フィ ド中のHl'浪佼がl九以















i^j : 2J成分系混合パラメ タ (J/mol) 
8 : 第2ビリアル係数 (m3/mol) 
C ij : ~rl.!.L作Jl)パラメ ー タ (J. m3) 
D : 蒸留院の培頂流民 (mol/h) 
F : 蒸留併のフィ ド流量 (mollh) 
ムG : 混合物におけるn由エネルギーの混合批 (J/mol) 
δEi : i成分の分下配過剰自由エネルギー CJ/mol) 
本I去は、 1京冷t信仰略による*.t!iil{立体分離の基礎となる1c /}< A~ 1，'1似体7成分系の
気波手術について記述したものである。初めに、 S匂Oωu町』陀crs叫}にこよる/水}<Aぷirド1川一
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m:混合物、 H: *Ai向位体、 lIe :ヘリウム
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まった。 多くの"，式行}:~.in的実験が行なわれ 3-[[ 、その成民により、キャリヤーガスと































( L )キャリヤーガス : Nc 
( 2 )充机材 : アルミナ
( 3 )前処理 : 熱処理(温度、時間等条件は統一されていない。)





























仰mp 臼sBurette ( 50 cm3 ) 
ぬ Needle附 ve
閃 Volve
o Gloss stopcock 




(77 K)及び混合的娘、 lS0肘ntanc-液体宅ポ (13K)、n pen tane - ~主体等訴
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Figure 3-2 Changc in thc surface area of an alumina adsorbent upon heat 105 1♂ 103 102 101 
trcatment. 
PRESSUIiE / Pa 
Figurc 3-3 Adso中tionisothcnns of H 2 and D2 on alumina adsorbcnts : 0， 
H2 on alumina dried at 383 K ; L込，H2on alumina dricd at 473 K ; 






K. Thc continuous line is thc predictcd curvc. Freundlich式(吸若島が平衡圧のべき剰に比例する。)15に従うことが知られており、
Millmanらも13、アルミナの水素同位体に対する吸着等温線をFreundlich式で表現して
いる。しかしながら本実験で得られたデータは、 H2の吸着量と平衡圧の対数プロット








































I )式による，n.t):線は、 383K以下で熱処理したアルミ ナの吸おて宇治線に対し、
幅広い予衡j王で実験結果と良く一致する。383K以下で熱処~したアルミナに|則しては、
H2に対し、物即吸将が支配的であると結論できる。一方、 473K及び773Kで熱処理し
r i g. 
( 3. 














Figurc 3-4 Effcct of thc activation temperatturc and coating by MnCl2 on Hグループが脱離することで、 02及びu3・イオンが出現することを報告している。こ
の新たにIil現した02及びA13tイオンが、低平衡庄領域での水素同位体の吸お過政に大 出cheat of adsorption of hydrogen on alumina adsorbcnts : 0， 
alumina adsorbent without coating dricd at 383 K ;・，
adsorbcnt with coating dricd at 383 K ;口，adsorbcnt without 













1 ) タから求めた (3. 2は、 383Kで熱処理したアルミナの表而積及び吸1平衡デ
72 71 
Tablc 3-1 Amounts of hydrogcn adsorbcd on alumina adsorbcnts 
with and without coating with MnC12 
Drying Amount of hydrogen Equilibrium 
Tcmpcraturc adsorbcd Prcssurc 
{!9 {ιmol/g alumina) (kPa) 
Without 383 0.40 0.013 
coatmg 5.5 0.133 
40 1.33 
190 13.3 
With 383 0.36 0.013 
coatmg 3.5 0.133 
26 1.33 
150 13.3 
Without 473 0.58 0.013 
coating 5.8 0.133 
41 1.33 
220 13.3 
With 473 0.54 0.013 
coatmg 5.0 0.133 
35 1.33 
230 13.3 
Table 3-2 Paramcters of the adsorption isotherm equation 
for hydrogen on alumina adsorbents with and 
without coating with MnC12 dried at 383 K 
n?∞(mmoVg alumi刈













式の '1つのパラメ タを示している。表面的に関しては、コ テーィングの応留はJdめ
られない。しかしながら、熱処即.温度が383Kの助合、コ ・ティング存外したアルミナ
の1(2吸A"U止は、コーテイングのあるものと比校してより大きし、。)JIえて、 ( 3. 1 ) 









































??、???????? ?? ( 3. 2) 
(3. 1)式で示される吸着平衡は、低平衡正領岐では直線関係で近似できるものと
する。
n?=K-c ( 3. 3) 
θ・=vt/ (VG+K'V
S






である。(3. 4)式はポアソン分布関数であり、 0・とEO・の分布1線のピ ク幅
Wθ・は、変曲点における接線の交点から、 W ，9・ 4-{育てTを得る。また、ピ クが
極大となる0・の値は、 0・=N-lである。従って、ガスクロマトグラフの理命段数
は以下の式で与えられる。
i(N -1 ) (V G + K V s)Y fwθ， (V G + K V s)1 2 
N - 1 = 1 61 v J L v J 
3・4・2 測定結果及び考察













R = t R -( t R) incrt 
ガスクロマトグラフへのサンプルの導入がJjJf~開放でうえられるな らば、
( 3. 7) 
C C0 8l z 0， O ~ t 妥 t oi- (3.11) ( ~ I)VI' 
( t R) incrt = v u ( 3. 8) 






















u告 +εbす千 二一kg a (C - C r) 
(3.15)式で示す第l次モーメント νlは、クロマトグラムピ クの平均滞留1手間
tmに等しし、。史にC(Z， t)のラプラス変換をc'(Z. p)とすれば、
( 3. 9) 
DJ52i+子(引= δC_θn? 一-:-=-+ρ ー 一.Pθt . ，. P o t (3. 10) 
? ? ? ? ?
(3.16) 
βn.S 
7十=ks (K' Cr - n1S) ( 3. 1 1) 
を得る。Schneiderらは22、 (3.9)-(3.14)式のラプラス変換から、 ( 3. 
1 5)及び (3. 16)式より、以下の式を得ている。
ただし、充J_A榊長さ方向の混合拡散は無視できるものとした。吸着平衡は、榊列モデ
ルと同様に、 ( 3. 3)式でぷ現できるものとする。 (3.9)-(3.11)式の
初期及び境界条件は、
t' - t ol
m2 
E ~ - ε 
Eb -P 
昨日午) (3.17) 
C = 0， C r 0 at Z孟0， r孟0， t = 0 
t . m= t m -( t m) inert (3.18) 
(3.12) 
。C_
7f= O at r=0. は O
( t m) inert = [1守一εp](子) (3.19) 
δC_ 
Dp7i1= kg{C ー Cr) at r = R・， tミO (3.13) 
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滞留時間 lmをピ ク保持時間 tRに置き換えることができる。 Fi g. 3 6は、
(3 6)ZUこ基づいて VS(~ - 1)/t ・ Rに対し v をプロットしたものであり、
ティングアルミナとコ テーィング




ている。 (3. 6)式及び (3.17)式よれば、 Fig.3-6及びFi g. 
7に示すプロットは原点を通る直線となるはずであるが、共に若 Fのずれを認めるこ
3 
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Z E 1. 
2 (一τぷ)
RETENTION T 1 ME/s 






1 - EI. 
(ーーでー~)
ιb δa = 
Typical chromatogram of a mixturc of H 2-02 and packing 
matcrials : alumina adsorbcnt and alumina adsorbent coatcd with 
MnCI2 dried at 383 K. Packed wcight : 11 g. Neon flow-rate : 
1.933 cm3/s. Samplc volumc : 0.2 cm 3 H2 + 0.02 cm3 02・
79 
Figurc 3-5 
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整方法及び分析条件の設定が可能である。 Vs (トト1) t' R -1 / 9 
Figurc 3-6 Plots of the chromatographic paramctcrs for H 2 and 02 in thc scries 
-of -stirrcd-tanks model (Eq. (3.6))・Rclationshipbctwccn thc 
carricr gas and the total numbcr of thcorctical stagcs of thc column 
:o，Eiionalumina仙 o伽山i伽 1tcoating ; .， H20n 
adsorbent coated with MnCl2 ;ム，02on adsorbcnt without coating 







1- / / 
a. / w / 400 / ~ 
1Uぷ3コ / / 













Figure 3-7 Chromatographic parameters for H 2 and 02 on alumina obtained 
from the moment method (Eq. (3.16))・Ocpendenccof thc retention 
timc on the flow-rate of caπier gas : 0 ，H2 On alumina 
adsorbcnt without coating ;・，H 2 on adsorbent coatcd with 
MnCI2;ム，02 on adsorbcnt without coating; A， 02 on 
adsorbcnt coatcd with MnCh. 
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Tablc 3-3 Rctention times of H2 and 02 o:n alumina adsorbents 
dricd at 383 K 
Retention time (s) 
H2 02 
With Expcrimental obscrvation 171 252 
coating 
Calculated value using . 
Henη川slaw constant of 
adsorption equilibrium 
Series-of-stirred-tanks model 173 309 
Oispersion model 174 310 
Without ~xperimental obscrvation 276 435 
coatmg 
Calculated valuc using 
Henry's law constant of 
adsorption equilibrium 
Series-of-stirred-tanks modcl 347 526 
Oispersion model 351 532 
84 








Ocsign spccifications of Column 12 
100 mol/h 
H勺:1.368x10-4 















H2 : 5.473x10-4 
HD : 4.192x10-2 
H1' : 3.699x10-2 
02: 0.9204 













































HD : 1.236xl0-9 
HT : 6.561x10-7 
02 : 2.406xl0-2 
OT: 0.6443 







Thc fccd is equilibratcd at 293 K by H2 + 02 = 




( 1 )適切な制御が可能な操作因子の変動帽を慣算する。 (l0) 
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Tablc 3-5 Controllcd and manipulatcd 
variab1cs2 
Controllcd Mo1c fraction of 
variablc OT in top 
Table 3-6 Upset fccd composition 
for∞ntro1 mode2 






Disturbance Incrcasc of DT flow 
ratc in fccd composit 
ion (5%) 








今、 Fig. 3-8に示す制御系に対し、 (1. 8)式により、蒸留塔の操作因子
〈塔頂流量〉のステップ変化に対する制御因子〈塔頂流中のDT濃度〉の応答曲線を
計nすれば、その応答曲線から系の伝達関数を決定することができる。さらに決定さ
れた伝述関数から、適切なP1制御系のパラメータを決定することができる。 Fi g. 
3-9は、分析に起因するむだ時聞がない場合の、比例感度に対応する許容できる最
大の積分時間を示したものである。ただし、塔頂でのDTのモル分率の変化量









A = Man ipu lated Variable 
8 = Di5turbance 
C = Controled Variable 
E = Reference 
G" = Controller Tran5fer Fu山jμ川nction 
Gi =Dis1lu』rb0n附ceTran山 rFunct ion 
G L = M e o s u re m en 1 T m s f何e肝rFu山川『
G;=P附 55Tr州













にe没定する必要があることを読み取れる。間接にして、 r= O.5 hのとき、 Fi g. 










'. dD = -1 mol/ h 
. dD = -3 mollh 
• dD =ー5mol/h 



























Propor↑ionol Sensitivity (105g'mol/h) 
0.1 
0.1 







Figure 3-9 Diagram for seting PI controlcr paramcters 2. 
Curve of lowcr limit of intcgral limc plottcd against time lag in 










S os _ _. s S 
μ;= μi+RT仏7iXi+ ηa (A. 3. 1) 
一方、気相では、
μ1μ:+ RTbbVi (A. 3. 2) 
3・6 結言
今、 vacancy純溶媒のみの吸着平衡を与え、添え字3で表せば、イ=X 3= 1、7;=7
os 0 





















μ3 = μ;=μ?= μ;- RT仏7;x;一ηa3詰 μ;. (A33〉






























(A. 3. 5) 










^ 00 1 
a 1 = a 3 =τ，o = a1 =てτ













x?=二上= nl θ 
1 r∞ s，∞ 
1 n 1 
r S 3_ _ n 3 
X3 =τzzー コヌ = 1 - () 




(A. 3. 7) 
(A. 3. 8) 










且 f((1')， (')1， 0) K(l - 0) I ''13' "31 
f 1ー (1 - (31) 0 1 
f ((13' (31' 8) = (13ir，， + (1 - ;:，) o~ - C lC13 l C13 j
〈八. 3. 1 3) 
exoJ _;_(31 (1 -( 31)θ- 〈1- (13 ) ~1 
"Ll一 (1 - (31)θ(13 + (1 - (13)θj 
(A. 3.14) 
また、
K =い(司 (A. 3. 1 5) 
が成り立つことから、 Kはへンリ一定数である。
付録2 P 1 制御系のパラメータ設定法2
木下らは、深冷蒸留塔の操作因子〈塔頂流量)のステップ変化に対する制御因子
(塔頂流中のDTの濃度)の応答曲線を(1. 8)式によって計算し、系が l吹遅れ







TiT' s2 + Ti (l + KpM) s + KpM 










-LlO(t) = KpLlYDT・1+ T~J ~ Ll YD-T.l(t)d t (A. 3.19) 
Ll Y D-T. 1を初期のYD-T. 1の1/10以下に制御する場合、 Kpは-5x104mo1/hとなる。
一方、 (A. 3. 1 8)式より、得られたK の値に対する、許容される最大の積分時
P 
10を計算することができる。








(A. 3. 21) 
T，ω + K_MT・ωcos(rω). K_M可in(rω) 0， (A. 3. 22) ic""c ' "p.... lC-C--' • -c' "p一 C
-T，_T'ω2+ K MT・ωcos(τω)+ K "MsinCτωJ ic' " c "p'" . lC-c-_." . .-C' . P' -- c 0 
(A. 3. 23) 
τωcくす (A， 3. 24) 



























Vs : ガスクロマトグラフ l段あたりの吸将官のホール ドアップ (ρ 
y DT， 1 . 蒸留焼時間におけるDTのモル分市 ( ) 
dYDT.l: DTのモル分;t~の変化盟 十)
使用記号
吸-i"f材の表面積 ( m2/g) 






































吸着材の被覆率 ( ) 
i成分の化学ポテンシャル O/mol) 






o : 標準状態、 s 表面、 ∞飽卯吸芯状態
添え字(下付き)
T' : 1次遅れ系の時定数 (h) 
t : 時間 (s) 
t oi : ガスクロマトグラフのサンプル注入時間 (s) 
t R : クロマトグラムピークの保持時間 (s) 
( t R) incrt : 非吸着質 (He等)のクロマトグラム保持時間 (s) 
t m : クロマトグラムピークの平均滞留時間 (s) 
u ガスクロマトグラフのキャリヤーガス空塔速度 (m/s) 
v ガスクロマトグラフのキャリヤーガス流量 (m3/s) 
V G : ガスルロマトグラフ i段あたりの気相のホールドアップ (m3) 
C :極限値、 l 吸着質、 3: vacancy溶液
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1¥ . 2 実験fit
実験皆目の概念フロ シートをド ig. tI -1に不した。蒸留塔は、凝縮加、再i:H;
器、光J.I't部よりなり、多If(府断熱材で覆い、点空容;器内に投i在している。冷媒として

















































Figure 4-2 Schematic diagram of the distillation column uscd for expcriment. 
充I点物としては、向位体分離用として開発されたDixonRing、Coi1Pack、Helix、




円oW.'.IlW:!II. :~.. '. '. n. .• _ 
. _l・ E・-人 I1・二 .・~ 、-
} ヘ.・h・-・ -h喧固晶..--. 且 U -・-
Dixon Ring Coil Pack 
lIelix Heli Pak 







を持つ上記 4 柑頬の光刷物の組み合わせで熔の分離特性をlßII:Æし、光地物の f'R~iの影
響を検討した。.!1!に充刷物の大きさおよびb!?内径の彬奮を検討するために、内任




Tablc 4-1 Spccifications of packing matcrial 
Namc and Dimension Surface area Void Dcscription 
matcrial (m2/m3) fraction 
Dixon ring 1.5 mmφ 4140 0.90 Wirc nct coils 
SUS-316 x 1.5 mm # 42 (0.102 mm) x 
100 mcsh 
Dixon ring 3mmφ 2378 0.92 Wirc nct coils 
SUS-316 x3mm # 42 x 100 mcsh 
Dixon ring 6mmφ 996 0.95 Wirc nct coils 
SUS-316 x6mm が38(0.152 mm) x 
60 mcsh 
Coil pack 3mmφ 2000 0.83 Wirc coils 
SUS-316 x3mmh 0.3mmφ 
Helix 3mmφ 2400 0.82 Mctal rings 
SUS-316 # 30 (0.315 mm) 
Heli-Pak 1.25x2.5x 3660 0.80 Flattencd hcliccs 






















全還流条件下での蒸留塔のIIETPを求める方法として、 ( 1 )定常状態で導かれ
る(1. 1) '" (1.3)式を、逐次段計算で解き、実験結果と最も良く一致する全















( 2 )院は、全還流{強打ドで、断熱的に操作される 各段における熱収支は ~'l.但しな
L、。
( 3 )各段における液及びぷ気ホ ルドアップのそル日が時間変化せず一定である
ノト、 N2を第 l成分とし、棉段における物質収支をとれば、
dYl.l . TT dXl.l 
IY1dτ!..!. + H L1一言~ = V2Y1.2 - L1xl.l 
dy， ~ dx， 
HYj寸ド+HLj寸ド =Lj-1xl， j-l + VjQYl.i+1一
L j X 1.j- v j Yl.j 
dYI.N . TT dXl， N 
1 YNーすτ一+HL~ーすT」 = L N-l xLN l - V N Y 1.Y 
L 1 '-， . . ， = LN-1 
気液平衡関係は、
Y L j=K 1.j X1.j 
であり、よって、
V2 ・
dy ，~ dXI; dK!; 
-一 i斗 = K ・一一i斗+ 一ムiei"t'"  1.j d t ;-X l.j-τー
V N 






を得る。 xi，j+X2.j=lであることから、 Kl. jはX1. jとTjの関数であり、かつ
T:はXI :の関数であると考えられる。従って、j'o. ^ l.j 
年=供.j[向山ユ]+ [剖山ユ]， (4. 7) 
である。さらに以下の関数を定義する。
Zjz zki，j X i.j f (Xl.j・Tj) = l (1. 8) 
107 
θK内 f
J-(".Xn， ~斗VJ 2.j7-44 
X 1.j 





、 、 ， ，
•. ，??






9 ) (4. d X 1.j 同)•• I • 一ιふよ-d X ・+1. j X 1.j ????，???
1 3) 
(守][苛)
Z jの全微分はゼロである。8 )エtより、(tI. 
1 0) (4. 



































F，;(x!;) l，i '^l， j 
十(L にこ1i:lとよ斗 -
d t -






?? ??a K 1.i 







Cocfficicnts in Eq. (4-16) for calculation 
of vapor pressurc 
(4. で与えられる。











































第l段目及び第N段目においても、 (4. 6) (4. 7) (4. 11)式を(4. 






















4・.1 iIlIJ íi:~，'L~~!;及び考察 4・4・1 近似モデルの妥吋性
5リJ特性実験は、 II~沸誌の液ホ ールドアップ、八 rの初'JJUJb~JJr、広内訴えt.ì単位、光地物
の同煩・大きさ、院内径をパラメ タに行なった。内任l.94 cmのカラムについては、
10-30 cm/sのみ公述Hr範囲で、 O.97 cmのカラムでは、 18-46cm/sの:張気述皮下で実
















凝縮~~の減ホ ールドアップ = (蒸留開始IjiIの再訓;誌の液ホ ルドアップ) 一


















悼場。tfLd S Jーa Q 。
。 10-o b TOP 。
三 工!i131A肌
10-5 
0.0 0.1 0.2 0.3 
T i me / h 
Run 1 Run 2・Run 3 Run 4 Run 5 Run 6 
hlitial percentage of 
Ar in liquid phase (%) 36.9 27.7 42.1 34.1 34.4 35.5 
Pressure (MPa) 0.142 0.155 0.143 0.147 0.134 0.136 
Liquid holdups (0101) 
condenser 0.8 0.8 0.5 0.5 0.7 0.7 
stage 0.0705 0.2 0.0705 0.0705 0.022 0.022 
rcboiler 2.7 2.2 3.6 3.6 3.5 2.6 
Vapor holdups (0101) 
condenser 0.5 0.5 0.5 0.5 0.5 0.5 
stage 0.002 0.02 0.002 0.002 0.0∞5 0.0∞5 
reboiler 0.05 0.05 0.05 0.05 0.05 0.05 
Nu01ber oftotal 
theoretical stagcs 11 3 11 11 11 11 
Vapor vclocity (cm/s) 27 お 10 15 35 33 
Packings Dixon Dixon Coil Dixon Dixon 
Ring Ring Pack Ring RiJlg 
Size of packings (0101) 3.0 3.0 3.0 3.0 1.5 
Inncr diamclcr of 
column (cm 1.94 1.94 1.94 1.94 0.97 0.97 
• The column is vacant. 
Figurc 4-4 Comparison bctwccn cxperimcntal obscrvation and calculatcd 












F i g. 





























( -1. Y i， mid 
Condenser 
析が有効であることを指示するものである。例えば、実際のぷ問時のフィ ド位位を





























0.5 0.4 0.3 




Figurc 4-5 Calculational procedure for mole fraction of componcnt i at middle 
Figurc 4-6 Comparison bctwccn experimcntal observation and calculated 
curves for Run 2. The column is vacant. 
of thc column. 
塔が偶数の理論段数を持つ場合、中央部での蒸気相のモル分率は、
113 
1 7) (4. 
12 

























































F i g.4 7は、内径1.94 cmの塔とその約1/6の大きさの充填物との組み合わせ
で測定した、塔内蒸気述度と、充岐部の圧力損失の関係を示したものである。 Hcli


















E 6 .0 ~ Q ο .~ d υ 
③ 800 6 。.
ト-
w 4.0 
コ= 。Dixon Ring 
2.0 I • 
Coil Pock 
20.0 30.0 40.0 
Vopor ve locity (cm /s ) 
Figurc 4-8 Effcct of packing species on thc HETP. 









2 cm以下の熔による実験結果では、 HETPが蒸気速度に依存していないの Fishcrら15、





Tablc 4-4 Summarics of cxpcrimcntal data Jl"cportcd hy othcr workcrs 
Systcm Packing Packcd Column Vapor HETP Rcf.1 
hcight diamctcr ¥'clocity 
(cm) (cmJs) (cm) 
Hydrogcn Hcli-Pak 0.95 5-10 4.5-5.5 ウ~， 
10 
isotopcs Eglin 1.5 45.7 0.95 5-10 4.5-5.5  
Eglin 3.0 50.0 0.6 2-:W -2・ 1， 
13 
H20-HTO DixOJl 4.0 100 1.6 17-85 -5・ 14 
Ring 
EDC-bcnzcnc McMahon 9.53 168 10.2 27-80 7-9 15 
McMahon 12.25 168 10.2 27-80 9-12 15 
McMahon 6.35 145 15.2 27-56 3.8-604 16 
n-hcptanc-IlC- Protrudcd 6.1 296 5.1 20-40 4-7 17 
cyclohcxanc Protrudcd 6.1 85 30.5 20-40 5-8 18 
Protruded 12.2 91 30.5 20-ω 9-12 18 
Me- Hcliccs 3.2 914 5.0 8-40 5-9 19 
cyclohcxane 
tーrimcthyl Hcliccs 4.8 180 1.9 8-100 -7・ 19 
ntane Helices 4.8 180 2.9 8-100 -7・ 19 







(z n ;(V.z)dz 






4 -9は、 Run3に i則する実験(~[ と ，:!'}).fjfiの比較を心したものである 3 時間
及び熔l昆の実験(1ftは.汁t1(1([ と良く 4致しているが、時中央:~Uでの (1ftに!日l しては、実験
(1ftがより低いAr濃度をうえている。つまり、略umでのJ1IL;命段以が少なく、椛 l・:mの
I!E1'Pが大きいことを不している。Run1に|文lする実験(1(と，1.t1fl(との比般をボした
r i g. 
4 -4では上必現象は認められず、*1::~11と F:~II での I1 E1' rにJFはほめら
れなかった。この略中央 :~IIでの尖験 (Iäと計算(1(( ，の JEは、泉気述皮の減少と J~にしだい

















































































2 1 )(4. 
(z/2 n i (V.z) d z 
-) 0 v Y i，N〉( y i，mid -
1.0 0.8 0.6 0.3 0.2 0.0 
10-5 
蒸気述度の減少は、略上部及び下部両方で、物質移動辿皮の減少を引き起こすが、略
上部での減少が上J己理11からより顕著であり、 [1E T Pに差が生じることとなる。
1' able4 - 5 から認められるように、培上~ISと下部の IIET Pの差は、 r宗主lXlJr
19 
Ti me / h 
Figurc 4-9 Comparison bctwccn expcrimental obscrvation and calculatcd 
curvcs for Run 3. Thc vapor vclocity is dccrcascd to 10 cm/s in 
















.;: 10-" 1-0 TOP 。。。
2 8郎幹&AA
~ I -tALcOLATED LlNE 
10・5
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 
Time/h 
Figurc 4-10 Comparison bctv.'ccn experimental obscIVation and calculatcd 
CUIVCS for Run 4. Coil Pack is uscd. 
Table 4-5 Approximate ratio of obseIVed value to calculated value for 
Ar conccntration at middle of column 
Packing Column Size of 
Vapor velocity (cm/s) 
d(cia同meter (pmacmk) ing 
10 15 19 27 30 
Dixol Ring 1.94 3.0 0.6 0.85 1.0 1.0 1.0 
Coil Pack 1.94 3.0 0.2 0.4 0.4 ーー ーー
Helix 1.94 3.0 0.7 0.8 ...1.0 1.0 ・ー.
Heli-Pak 1.94 2.5 0.6 0.7 ..1.0 ーー ーー
Dixon Ring 1.94 1.5 ーー ーー 0.2 ーー 0.3 
Dixon Ring 1.94 6.0 1.0 ーー ーー ーー 1.0 
Dixol Ring 0.97 1.5 ーー ーー 0.2 ・ー. 0.4 
Dixon Ring 0.97 3.0 ・ー. ーー 0.6 ーー 0.9 。ixonRing 0.97 6.0 ーー ーー 申ー ーー 1.0 











のみならず、充刷物の同館にも1去作している 3 特に白i1 Packにおいては、その況がlJJi
Xである。時内の波流れの状惣は、充J貞物の形状にも{去作している。
本市に，tt!. jill している N2 - Ar系の実験では、装l~lの制約 L、プレフラ ッデ ィングを
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Cornparison bctwccn expcrimental obscrvation and calculatcd 
curves for Run 5. The inncr diamctcr of thc column is 0.97 cm. 
Figurc 4-12 
60.0 
veloci↑y / cm 5-1 Vopor 
。
Effect of the sizc of packings and thc inncr diamctcr of thc 
column on thc HETP. 
Figurc 4-11 


































1.5 mm Dixon Ring 
2 0
F 一 Colculotedline 
10" 
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 
Time / h 
1.0 
Figurc 4-13 Comparison bctwccn expcrimental obscrvation and calculated 
curves for Run 6. Thc inner diameter of thc column and thc sizc 

































































充Jn物の大きさ及び陪内慌の彫響を、 6.0側、 3.0mm、1.5 mmのDixonRingと内径
























j段LIにおける液のホ ルードアップ (mol) 
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り、 ( 1 )トリチウム濃度を環境政出レベルにまで下げて、不純物としてのHを取り




















































































Tablc 5-1 Spccifications of main apparatus 
Distillation Prcssurc 40--200 kPa 
column Tcmpcraturc 20--25K 
Dimensions 18.4 mm (inncr diameter) 
50 cm (packcd hcight) 
packing Dixon Ring 
3 x 3 mm， SUS-31_Q 
Sampling Gas Thcrmal conductivity 
systcm chromatograph dctcctor 
Catalytic oxidation typc 
dctcctor 
Helium Refrigcration capacity 
refrigcrator 55 W (20K) 
Hclium prcssure 
2.5 MPa 
Circulating Mctal belows 10 mol/h (max.) 
pump puπlp 
Hclium < 1x10-3 Pa cm3/s 
le叫<:rate (onc joint) 














( 3 )装舵全体が約20Kに冷却された後 〈冷凍機運展開始後約8時間で冷却は完了し
た。)、内部のヘリウムガスを排気し、 H2と02の混合ガスを供給する
(1 )再沸器の液毘が所定員となった後、 1ヰ沸;;器ヒ ータを政大:1¥)Jとして、~還流操
作下で蒸留を行なう。同沸i*iヒ ータを段大:1¥力とした場合、フラ ッデインク'現匁が'1".




























































は蒸留塔の他の部分と比較して大きくなっている。これは、 ( 1 )冷媒がヘリウムガ
スであるため熱容量、伝熱係数が小さく大きな接触回肢を要する、 ( 2 )水ポ同位体
の回化を防ぐために、ヘリウムガス温度を下げて凝縮ガスとの温度涯を大きくするこ



























































Column (1) Column ([) 
戸550
Figure 5-3 Schematic diagram of distil1ation columns and vacuum chambcr 
of thc experimcntal apparatus scparating H-D-T system. 
?? ? ?
Figurc 5-4 Photograph of thc H-D-T uistillation columns. 
137 138 










Table 5-2 Spccifications of principal componcnts 
Distillation Column 1 Column 2 
columns Prcsurc 48-152 kPa 48-152 kPa 
Tcmpcrature 20-25 K 20-25 K 
Packed section 2cm-ID x 1 cm-ID x 
50cm-H 50 cm-H 
Packing Dixon Ring Dixon Ring 
3 x 3 mm， 1.5 x 1.5 mm， 
SUS-316 SUS-316 
Reboilcr heat 100 Watts 30 Wats 
duty 
Hclium Rouetfpriugt eration 240 Wats (at 20 K) 
refrigerator 0.2 MPa 
Transfcr NO.l NO.2 
pumps Flow rate 40 mol/h (max.) 10 mol/h (max.) 
Typc Double bellows p Double bellows 
ump pump 
HDT NO.l NO.2 
Recovery Matcrial Zr-Co Alloy Zr-Co Alloy 
bcds Capacity 0.2 m3-STP 0.2 m3-STP 
Tcmperature 673 K (max.) 673 K (max.) 
Tritium Material Zr-Co Alloy 
supply Capacity 0.005 m3-STP 








金jJllJil.ll底抗体により .fhJIIJ した。圧力測定には、 ~t;m容量式庄ノ)，1十を川いた。柴田培よ


































第4J;'tで記述したように、 HETPを決定する方法としては、 ( 1 )定常状態で導
かれる(1. 1)-(1. 4)式を解き、実験結果と段も良く一致する全即l;，fd段数を














仮定した。従って、 (1. 1) - (1. 4)式は、
全還流操作の場合、
V 2 Yi， 2 - L L X i， L ; 0 • ( 5. 1) 
L j-l X i，j-l+V j+l Y i，j+l-Vj Y i，j-L j X i.j: 0. 
(j = 2......， N-1) • ( 5. 2) 
LN-l X i.rI幅 1- VNYi.N = 0， (5. 3) 
L1h1 - V2H2 - 0 ， (5.4) 
142 
L ~ lh:I "，_ V. ，1i ーし・ h:j -111 j -1 -  J 1"j tl 1. j 11j V:H・= 0 . U -2......." 1) . r ~ J L ; _ ， h ;~ 1 + V:..H:II - L:h・- V:H: j-l"j-l T jtl11j十1 "'j"j j'lj 。
( 5. 5) 
(j = 2....... Nし j:t;NF). ( 5. 1 1) 
L N 1 h N-l' V N H N - 0 ( 5. 6) 
L N-L h N-L - L N h N - V N 1 N = 0 (5. 12) 
Y;;~'" ・ a ・1. J • • 1. J .1. J 




x i.1 D.1 1 1. 
x i. 2 D. 2 1 1. 
・ー. 
X. D. 
1. J 1. J 
X i.N D i.N 1 (5. 8) 1
全還流操作の場合、 (5. 1)""" (5.7)式を逐次段計算1で解くことで塔内組成
分布を求めた。述続操作では、 (5. 7) - (~). 12)式をトリダイアゴナル法12
で解いた。気液平衡比Ki. jは、 (2. 7)、 (:2.10)-(2.15)式で計算で
きる。液及び蒸気のエンタルビーは、 (2. 50)、 (2.51)式に与えられてい
る。計算手順としては、 1・2・1節に記述した方法を用いた。
辿続操作の場合、
B. . C. • 0 i， 1 ~ i. 1 
A. n B. n C i. 2 .i. 2 ~ i， 2 
A. . B. . C. 
1. J 1. J 1. J 
ここで、
5・3・2 動特性解析
B L l= ー(L L十 V1 K i. 1)' C i， 1 = V 2 Ki.2・ Di.j= 0 (jヲe NF). 
八i， j ? ? ??? ??
??







F i g. 5 -4に示すように凝縮器の容積が大きいことより、凝縮掠の蒸気ホールド
アップを必ずしも無視することはできない。従って、 ( 4. 1)式より、凝縮器にお
ける基礎式は以下の式で与えることができる。
C::=V:IK i， j - 'jU"'i、j+1* o i， j =一(V1Yi，1+ LNxi， N) (j=NF) * 
A i.N = L N田 1・ Bi、N = VNKi. N-LN・
である。また、
V..H.. - L.h. - V.H. = 0 2"2 iJl"l vl"l (5. 9) 










H は24H'Lll d t = V 2 Y 1.2 - L 1 X 1.1 
V NF 1 NF = O. (j = NF) • (5. 1 0) - V1Yl.l (5. 13) 
143 144 
先j点叩及び|可沸誌については謀丸ホールドアップを無悦でき、基礎式は、 (1. 8) 
式により以下で与えられる。
5・4 測定結果及び身寮
d x i.NF 















?? (5， 14) 
. .• . 
ilhヂ = Vj+lYij+l+ Lj胸 1X山 』?
?
?
』? ???? ， 
(j 2. ，N-1. j * NF) ， (5.15) 
d X: ~I 



















{.， i， NF 
F NF Z i.NF =V lY i.1+L N 











































? (5. 19) Vapor Velocity [cm /sec] 
F221 i 
Nr Z i， NF = L N X i，-N (5， 20) 













-27 cm/sの蒸気速度でフラッディングが生じた。以降、 1 0 T系分離実験3主流の
2本の椛を、たんにColumn(1)、Column(2)と記す。N2 Ar系のデータ(r i g.






Tablc 5-3 Comparison bctwccn calculated and cxpcrimcntally 
obscrved valucs for composition in product strcam at 
steady-state 
Column 1 Column 2 
Top f10w rate 3.2 mol/h 1.9 mol/h 
Bottom flow ratc 9.1 mol/h 7.2 mol/h 
Numbcr of total t 
hcorctical stagcs 15 9 
Fccd stage 7 3 
Prcssure (kPa) 82.6 80.0 
Ref1ux ratio 17.4 8.5 
Expcrimcnt Calculation Expcrimcnt Calculation 
Top 
H2 0.900 0.900 0.432 0.418 
HO 9.97xl0-2 9.08xl0-2 0.474 0.460 
HT 2.7xl0-4 2.8xl0-4 5.0xl0-3 3.9xl0-3 
02 一ー 1.21xl0-3 9.43x10-2 0.116 
DT 3.2xl0-5 1.3xl0-5 2.5xl0-3 3.2xl0-3 
T2 ー 3.6xl0-8 2.5xl0-5 2.6xl0-5 
Bottom 
H2 1.84xl0-2 1.34xl0-2 2.12xl0-2 2.39xl0-2 
HO 0.576 0.575 0.394 0.293 
HT 1.55xl0-2 1.54xl0-2 8.1xl0-3 8.3xl0-3 
02 0.378 0.375 0.553 0.543 
DT 2.08xl0-2 2.07xl0-2 3.13xl0-2 3.09xl0-2 
T2 3.3xl0-4 3.3xlO-4 5.1xl0-4 5.1xl0-4 
147 




び，Htt条件もあわせてぷに示した。Column( 1 ) 、 (2))じに、計算fnÏは実験他と良い . ~
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???? ?，??? ?????」? ?Vopor 
Effect of rcflux ratio on the HETP for thc H-D distillation 
Opcn points show the measured values at thc vapor 
vclocity of 4 cm/s. Solid points arc the values for thc vapor 
velocity of 8 cm/s. 
coluπm. 







































































Effect of the rcf1ux ratio on the HETP for the H-D-T 
distilation columns. Sol idpoints show thc measurcd values 































Q_ o Column 1 トー
比J d Column 2 コこ












































HETP = a {(L/D) (V/F)} b (5.21) 
Fig.5-13がその結果を示したものである。Column(1)及ひ'Column(2)の測定
値にあわせて、 Columncによる結果もまた口で示しである。ほぽ直線関係が得られ、
(5. 2 1)式の 2つの係数の値として、 a=5・9、b=0・lを得た。 (5.21)式、
は、 (1)塔内径が1-2 cmである、 ( 2)充填物が3mm及びし5mmのDlxonRingであ
156 
10 
o Column 1 
d Column 2 。Previouswork 
解析に必要なすべてのホ ルドア ップを決定することができる。Bart 1 i lらが2、水ふ
同似体系の深冷蒸留格の液ホ ルドアップを充Jj'tl';l守，t;，¥=体的の 15おと純作していること





る、 ( 3 )水素同位体系の泉町である、 (4) (しV/FO)が8-800の範聞である、
という 4つの条件のもとで、ほぽ妥吋なIIETPの怖をうえることができる。





























Figurc 5-13 Plot of HETP vcrsus LV/FD. Prcvious work means the 
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Figure 5-15 Dynamic variation of composition in thc bottom product strcam 
of the second column of the two column cascadc. 
Figurc 5-14 Dyriamic variation of composition in the top product strcam of 
the lead column of the two column cascadc. 
* The variation of∞nccntration of H 2 given here is calculated by 
using an assumption that the liquid holdup in the condenscr is 
negligiblc. 














Column 1 Column 2 
Liquid holdup (moり
Reboilcr 1.58 4.92 
Packed section 0.86 0.22 
Condenser 2.1 0.8 
Flow rate (mol!h) 
Top product 5.6 2.2 
Bottom product 3.9 1.7 
Number of total 
theoretical stages 10 10 
Fccd stage 5 7 
Prcssure (kpa) 76.6 71.2 
Vapor veIocity (cm/s) 5.6 8.0 
Rcflux ratio 7.1 5.3 
159 
160 

















Tablc 5-5 Variation of Iiquid holdup in condcnscr 
with vapor vclocity and rcflux ratio 
Vapor Reflux ratio Liquid holdup 
velocity at condcnser 
(cm/s) (%) 
Column 1 4.20 13.4 2.5 
5.60 5.80 1.5 
5.63 7.91 1.9 
6.47 17.4 2.6 
7.67 4.55 2.0 
8.98 4.70 1.2 
9.20 7.85 1.8 
Column 2 4.70 7.06 1.2 
5.85 5.92 2.4 
6.61 8.49 3.0 
7.45 5.70 1.1 
8.00 4.93 2.3 


























フィ ード流量 (F/V)で整理したところ、 HETP=a(LV/FD) bの形で相聞





























j段目に供給されるフィード流量 (J /moD 
j段目を去るぷ気流のエンタルビー (J /mol) 
j段目の波ホ ルドアップ (mol) 
フィ ド流のエンタルピ O/moD 
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lθr N i 
r a r ( 6. 1) 
ワ




r (6. 6) 
Nir J i・+Yiziyi ] . = -j)~ _ 1'1{ 1 oVi a r ( 6. 2) を得る。やはり、蒸気組の熱伝導度及び比熱は半径方向に関して一定であると近似し
た。 (6. 5)、 (6. 6)式の初期条件及び境界条件は、
エNi!= cvs ( 6. 3) _..0 ._..0 'T' 'T'O 'T'L_'T'LO z=Oにおいて、 xi=y i-Y i' u-u ， T T. T=T ， 〈6. 7) 
である。
多成分系における有効拡散係数は以下で定義できる。












C Vs = ( 6. 9) 













??? ?????? (6. 10) 
168 169 
? ? ?
( 6. 1 I ) ( 2 )気減、ド衡比及び物性のJitn:
ノkポ同似体のJI:Piニ想性をJZ慮していないため、筑波平衡比は (5. L 7)式の


















r弘r<' ~ ， 2 r:1 C t)。
"2 " -T + 4 "J十万と(r ' " 













("Lm...Lm..1 (¥-3_ A A c，r・2仏r・
1・ = 斗 ~c M x 110 Z 〆r4一一・、 一 1 l 1 6μL 、s . /μLl 
(6. 13) 
c i= 





Lm..Lm _ ， ，-3 _ _，2 C M'AO' X 1 0 c l=  
4μ“ 
?? ?? ????? (6.15) c U; IJ 1， J -2.2646 x 10.51T険+ザ12 (6.17) 




σ + O! 
O! = 骨 J












QD i.j=f D〈T牢) (6. 20) 
T本=Tk/ε i.j ， (6.21) 
εi.j/k ゾ(εi/k) (Ej/k) (6. 22) 
170 171 
εi/k 0.77Tic (6. 23) 
事
(6. 20)式の関数 fDを、 T に閲する 7吹式として近似し、最小二乗法で係数を
決定した。
r D 、本本24.68852 -10. 5920TT + 17.1731 T"'w -17.7004TTV + 11. 5357T 
-4.57649T本5+ 1.00486T本6_ O. 0933848 T 
水京1司位体の臨界温度及ひ'臨界容積をTable6-1に示した 14。
Table 6-1 Physical propcrties of bydrogcn isotopcs 
Nonnal Critical 
. boiling Tempcrature 
pornt 
(K) (K) 
H2 20.39 33.19 
HD 22.14 35.91 
HT 22.92 37.13 
02 23.66 38.24 
OT 24.38 39.42 
T2 25.04 40.44 
誼庇
以下のHirchぬJderの式15により推算する。
μ -8斗詳L-2.6693 x 10u ...y.許」
Q.. = f.. (T本)μμ
σ"Qμ 
Critical Viscosity 
volume at nonnal 











(6.26)式の関数f を、 T本にi則する 6次式と近似し、最小二乗法で係数を決定μ 
した。
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去剖(ト1+ [阿均rω 2 
Euckenの式によれば17、















構内事1成分布は、 ( 6. 7)、 ( 6. 8)式の初則及び境界条件を川いて、
5)、 ( 6. 6)式をCrank-Nicolsonの方法21で解くことにより求めることができる。
m 
6)式における多成分系の有効拡散係数J)'i及び気減界面でのi1.綿
4 )、 ((3. 9) --(6. 11)式を解くことで
( 6. 
3 2) ( 6. 
+-










与えられる。ところが、1Jiを求めるために (6. 2) --(6. tl)式を解くには、
9)- (6.11)式によって与えられる vが必要であり、進にvを求めるs 
(6. 方向速度 Vsは、
33) ( 6. ぷ:ric i j C1 = 1.47Tb 
( 6 . *ぷ同位体のt'iFV!胡;点もまたTablc6-1に与えている 140
1 1 )式を解くには、
3 )、 (6. 
(6. 2) --(6. 4)式によって
1 2)式から位終的に決定できる
ために (6.9).， (6.
与えられる81及び (6 ( 6. 2 )、
(dhm/dz)の値が必要となる。そこで、以下の繰り返し計算によ り、 点 、Vsを
決定することにした。
( 1 )耳、 (d hfi/d z)を仮定する。
(6.9).， (6.11)式を解いて V Sを求める。
( 6. 2)、 ( 6. 3)、 (6. 12)式より、







z-dzにおける液組成xぃ( 3 ) 
液流量 1.を求め、さらに、 (dhm/dz)を求める。










あれば、次のステップに移る。そうでない場合、 ( 1 )に戻り計算を繰り返す。




37) (6. 。d h m {す71及ぴ 一I811= n-Y i 
エぇ
+ 102.105 (T /T c) 2 
ろ以下の式を得た。
= 9.83536 -46. 6706 (T /T c) 
一118.710(T /T c)3 + 68.6247 (T /T c)4 -15.1795 (T /T c) 5. 4 
C 
τ μ 
計算全体の流れは、 Fi g. 
(1)初期条件を(6. 7)式で設定する。
( 2 )気液の物性を (6.16)--(6.36)式で計算する。
(3 )液股厚さを (6.13).， (6.15)式で求める。
(4 )気液界面における蒸気相の温度Yisを (6. 8)式で求め、
6-2に示すように、以下となる。
36) 
水素同位体の標~掛;点における液粘度を、 Table6 - 1 に示した20。 混合液の粘
庇に関しては、信頼すべき推算法が存在しないため、モル分率による加成性が成り立




6 )式を( 6. 5 )、( 6 .半径方向の蒸気相温度分布及び温度分布から、
175 174 
System 
0; u = uO ・=yi=y 
T = TO ; T L= TLO; E 
Cranト Nic()!sonWで 111解き、 zでの'1-.径)J向の茶会L相濃度分布及び温度分術を求め
る。
m 
( 5 )先に;記述した jJ法で、 JJi、 V sを決定し、 z-6z における液~111点 X i、結託で
の平J!;J1 lJ皮Yぃ液流世 1・、蒸気流血v・を求める。
(6) z z 6 zとし、 ( 2)に戻る。

























[(dhm/也)]; [0ア] Eq. (6.3η 
(許)ドrs-
3 (T) .. ~ .. - 4 (T) ..~.. _^ _ + (T) rs ~ "/ r=rs-6r ' "/ r骨 rs-26r
26 r 
Calculate 
〈δyi/δr) r = r s， z ; (δT/δr) r = r s， z 
Ji，s ; q; v s Eqs. (6.9)ー (6.11)
(6.39) 
より求めた。導符の内径が5mm、高さが0.5mの場合、半径方向及び日さ方向のmeshと
しては、 20x5000とした。計算を進めると共に液流量が変化することから、 ( 6. 
13)-(6.15)式で求められる液膜厚さも変化する。しかしながら液朕厚さの
変化は、水ポ同位体の粘度が水の約lIIOOと小さいために (Table6-1参照〉、





|ω ns蜘 SimulationP州 emSol叫|
Figure 6-2 Flow chart for calculation of composition distribution within 
a column. 
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代表的なRunの実験条件及び結果を、 Tabl.~6-3 は、上記 3つのモデルによりシ
ミュレーションを行なった結果を示したものである。計算条件も併せてTable6
-3に示してある。
f J D 
J 0 =τ=csffl(Y s-7〉Rescl/3 
(6. 40) 
JI = JD 
2/3 htPr 
CpcU 、 (6.41) 
である。疋田らは9、充填塔の jファクターを以下の式で与えている。 Tablc 6-2 Experimcntal conditions and results for 
represcntatlve runs 
-0.35 j 0 = 1. 02 {d pG /μ(1 - εp) } (6. 42) 
(6.40)......(6.42)式を用いれば、 (6.5) - (6. 8)、 (6. 10)、
( 6. 1 1)式を用いずに、 J:及びqを求めることができる。その他の値は、 ( 6. lS 




























































Tablc 6-3 Input conditions for simulation modcls and 
output spccifications 
Run 1 Run 2 
Stage model 
Nt 14 18 
H2: 0.987 H2: 0.755 
HO: 1.32x10-2 HO: 0.245 
Top composition HT: 1.0x10-5 HT:ー
02: 2.0x10-5 02: 7.55x10-5 
OT: 2.0x10-8 OT:ー
v attop (moVm.s) 0.166 0.299 
Oiffusion model 
Number of pipes 20 25 
R(mm) 4.47 4.0 
H2: 0.987 H2: 0.722 
HO: 1.27x10-2 HO: 0.273 
Top composition HT: 2.70x10-4 HT:一ー
D2: 3.21x10-4 02: 4.65x10-3 
OT: 6.72x10-5 OT:一一
v attop (moVm.s) 0.171 0.298 
Analogy model 
dp (mm) 5.0 5.0 
a (m2fm3) 450 520 
H2: 0.989 H2: 0.777 
HO: 1.10x10-2 HO: 0.220 
Top Composition HT: 2.69x10-5 HT:一一
02: 3.21x10-4 02: 2.50x10-3 
OT: 3.23x10-6 OT:一一


















Table 6-4 Calculated results by diffusion and analogy models 
at top， center， and bottom of column for Run 1 
Bottom Centcr Top 
J; H2 0ー.1824 -3.599x10-2 -3.168x10-3 l 
(mol/m2.s) -6.918xl0-2*・ 0ー.1171本 -9.160xl0-3取
HO -0.2664 2.504xl0-2 2.922x10-3 
-0.1131 * 9.926x10-2* 8.749xl0-3本. 
D2 0.4265 5.736xI0-3 2.262x10-4 
0.1731 * 1.682x10-2* 3.786x10-4本
Jj im (m2fs) H2 1.214x10-6 1.018x10-6 1.007x10-6 
1.214xI0-6* 1.023x10-6本 1.004x10-6* 
HO 9.953x10-7 1.020x10-6 1.007x10-6 
1.003x10-6* 1.032xl0-6取 1.007xlO-6本
D2 1.075xl0-6 9.609xl0-7 9.530xI0-7 
1.075xlO-6* 9.694xl0-7* 9.533x10-7* 
u (mfs) 5.230x10-2 6.509xlO-2 6.617x10-2 
UsL (m/s) 
5.080x10-2* 6.265x10-2本 6.475x10-2* 
3.006xl0-2 4.103x10-2 4.197xl0-2 
vs (mfs) -2.976xl0-4 -2.603xl0-5 -2.069xl0-6 
1ー.659xl0-4* -8.031xl0-5* 一5.233x10-6本






























0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 
Mol froct ion of H2 lー)
Figure 6-3 Variation of mole fraction of HT within thc column against H 2 
conccntration :ー ，stage modcl ;一一，analogy modcl ; - --， 
diffusion modcl ; 0， cxperimcntal observation. 
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HO 0.6 0.8 
0.0 
1.0 O2 
Figure 6-4 Comparison bctwcen experimental observation and calculatcd 
results ina distilation path for Run 1 :ー，stage modcl ;ー ，ー

















































Tablc 6-5 Input spccifications uscd for simulation 
H2-HO-02 systcm 02-0T -T2 system 
Case 1 Casc 2 Case 3 
Botom H2: 1.93x10-3 H2: 1.93x10-3 02: 7.21xl0-4 
composJtlon HO: 0.368 HO: 0.368 OT: 0.119 
02: 0.630 02: 0.630 T2: 0.881 
o (mm) 20.0 20.0 20.0 
z(m) 0.5 0.5 0.5 
P (kPa) 93.3 93.3 93.3 
vε(m(ーo)Um.s1) 
0.92 0.92 0.92 
0.091 0.221 0.080 
Calculational conditions for stage modlcl 
Nt 17 17 17 
Calculational conditions for diffusion model 
Numberof 12 25 12 
PRIp(mes m) 5.77 4.0 5.77 
Calculational conditions for analogy model 
dp (mm) 5.0 5.0 5.0 








































Figurc 6-5 Effcct of the vapor flow ratc on thc distillation path :一、 stage
modcl;・，case 1 for diffusion modcl ; A， casc 2for diffusion 
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Figurc 6-6 Estimatcd effcctive intcrfacial arca in thcωsc whcrc scparation 









2/_3 丸減妓触l而硝 (m"/mU) 
第2ビリアル定数 (m3/mol) 
モル常Jr (mol/m3) 










Di， j : 2成分系拡散係数 (m2/s) 
d p : 充出物と同じ表而献を持つ球の直径 (m) 
f : 摩隙係数 (ー〉
G : 質泣流民 (kg/m2.s) 
g : 主力加速度 (m/sn) 
















液相のエンタルピー (J /mol) 






充填塔円周の単位長さあたりの液流速 (mollm. s) 






































R : 気体定数 (Pa. m/mol. K) 
Re : レイノルズ数 (ー)
r 半径 (m) 
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7・2 米l司ロスアラモス研究所における深冷蒸留システム 1 j屯体分離システムは、 Pig.I-4に不すように4本の深冷媒wf除から附IJXさ
れており、プラズマから排出される水素同f'L体ガス15mol/h (II.D:T'I:I.:.19. 5¥: 
49. 5")及び中性枇子入射笈位から送られてくる水ぷ同位体ガス10mol/h (I:D:T 

















BO + 3Be 
Fig.7-2に、 TSTAの水素同位体分。離システムのより汀釧な流路同を示し
た。 4本の深冷蒸留培に水素同位体を供給するために、 5Jきのウランベッドを設置し



































Figurc 7-1 Main proccss flow paths for the integratcd fucl loop at TST A. 
194 195 
Spccifications of four dis.tillation columns 
Column Column Column Column 
(1) G2 Q2 {i} 
Inncr diamctcr 
(mm) 28.4 19.3 25.0 38.0 
Packcd hcight 
(m) 4.11 ~..06 3.20 4.11 
Volumc 
(m3xlO-4) 
24.94 11.34 13.09 43.55 Packcd scction 
Condcnscr 19 17 19 57 
Rcboiler 5 3 5 5.8 
Feed position 
from bottom of 
the column (m) 1.45 1.25 2.31 1.95 
Packing matcrial Heli-Pak (S1JS-316) 































































































































































( 5. 8)式で与えられる。従って、 (5. 8)式をトリダイアゴナル法8で解くこと
でb!?内総成分布を得、 IIETPを決定することができる。ところが.i1i続操作において
も、ガスクロマトグラフの分析限界から、培頂流及び~庇流中のトリチウムを合まな





いは培底での全成分の濃度が与えられば、 ( 5. 8)式は逐次段計算法で解くことが
でき、その場合、実験値と最も良く一致する全理論段数を一意的に決定することがで
きる。そこで、以下の手順でHETPの決定を行なった。
( 1 )全理論段数及びフィ ド段を仮定し、 ( 5. 8)式をトリダイアゴナル法で解
く。
( 2 )微量成分については(1 )で得た計算値を、主成分については実験値を用い、
逐次段計算で (5. 8)式を解く。
( 3 )全理論段数及びフィ ード段を、実験値と最も良く一致するように決定する。
(4 )得られた全理論段数とフィ ード段により、 ( 5. 8)式を再び トリダイアゴナ
ル法で解く。









(5. 1 3)式において、 Hvl = 0である。
Tablc 7-2 Variation of experimcntal conditions 
Lead column Second column 
Output of rcboilcr 
hcatcr (W) 20→20 23→18 
Flow ratc Top 7.9→2.6 12.0→1.3 
(mol/h) Bottom 14.5→2.4 2.5→1.1 




















求めることができる。 再~l掠の液ホ ールドアップが逆に 2 mol 減少した場合は、以下の
方法で組成分布を再計算した。 n-1 段目に、 l耳沸~から 2 molの械が上昇してくるも
n -1段目の液組成を再計算する。n-2段目には、再三|併a したn-1段日
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再計算した組成の液が0.05mo1 (0.025 molx2) 4段目に落下する。これを3段目から
204 
ム Column(1) TOlal reflux (H-O) 
o Column (1) TOlal recyclc (11-0) 
A Column (1) TOlal reflux (0-T) ・Column(りTOlalrccycle (0-T) 




























































F i g. 






























F i g. 7 6は、 Column(1)の巾培運転〈全還流煉作及び述紋隙作)において、
H-D系及びD-T系で測定したIIETPの怖を示している 2熔カスケ ドー出作ド
で得たColumn(3)のHETPの測定値も併せて不した。
10 ??? I T一一一丁
??
d Totol Reflux lH-D) 
o Totol Recycle (H-Dl 
.A To↑01 Reflux (D-T) ・TotolRecycle lD-T) 
トムColumn(1) Total reflux (H-O) 
トoColumn (1) Total recycle (H-O) 
企 Column(1) Total reflux (0-η 
• Column (1) Total recycle (0-η 
口Column(3) Total recycl巴(D-η
0 -_-
0- ロσ ' 
A 心 .A i> 
c: 。 匂fT0 
d 

















0- V コ 0 5 









Vapor velocity (cm/s) 
OLー」。 _l I L____l一一 15 
15 







1. 8 mmのlIe1 i-Pakを用いた実験室規慌の蒸留培によるHETPの測定値は5:t0. 5 cmで
あり、 蒸気速度に対する依存性は認められなかった。彼らの報告にはHETPの決定
Figure 7-5 Variation of liquid holdup in packcd scction with the vapor veLocity. 
208 209 
i.tが明記されていないが、本文験条件では、 *~ r司似体系の41:JlR氾tfl:、熱収えの 号l恨















































Table7-3に示した。実験他と計算線はほぼ一致しており、塔内での1E T P 
を均一であると仮定することが、実験誤差範囲内で妥当であることが判明した。






































2.2 4.9 9.2 13.3 













Liquid holdup in 
rcboilcr (mol) 





の計算fl立に附 しては 02、 T2が微凪であるのに対し、実験値では、 D2及lfT2&~J..æが














o H-D System 





Vapor ve loc ity i 5 9 crn /sec. 
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Figure 7-8 Composition distribution within Column (1) for Run 1. 




























































































Figure 7-11 Composition distribution withili1 Column (3) for Run 4. 
400 
還流比に対する明確な依存性は認められない。Fi g. 7ー ?と7-9を比較した場
合、全還流操作のHETPは、述続操作のときよりも若干小さくなっている。還流比
の大きい範囲では全還流操作と塔内の流動条件がほぼ閉じになり、 HETPの値もほ

























Tablc 7-4 Influcncc of various factors on pcrformancc 
parameter 
co lumn (l)を用いた単塔でのoT系述続実験において、還流比のステップ変化に

























+ The factor has influence on the parameter. 
o Thc factor has slight influence on the paramctcr. 
- Thc factor has no influencc on thc parameter. 
N 
cコ
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Figure 7-12 Dynamic variation of composition of the top strcam of Column 







方法はおおよそ妥、可であろう 。 実験他と計算flÜが定母的に一致しない~凶 と しては、
以下を挙げることができょう。
( 1 )先に，記述したように、 ωlumn(L)による'It培運転といえども、塔頂流はColumn





Tablc 7-5 Variation of cxpcrimental conditions and 
input spccifications for dyanamic simulation 
Pressure (kPa) 
Vapor velocity (cm/s) 
Flow rate of top strcam (moIJh) 
Flow rate of bottom stream (mol/h) 
Rcflux ratio (-) 




Number of total theoretical stages (ー)
















時の実験条件の l例を示したものである120 Column (2)の培頂からは、 31!c及びH
(H2及ひ~HDの分子種)を除去するために、 Ei 固にわたって O. 1...0 5 mol/hの流なで
O. 5時間程度、廃ガス処理系にガスを送った。
Table 7-6 Nominal conditions for cascadc opcration 
CoJumn CoJlumn CoJumn CoJ um n 
(1) 。) (3) (4) 
Flow rate (mo凶)
Top 4 o. 11.5 13 
Bottom 12 14 0.5 
F巴ed 16 14 12 14 
Pr邸sure(k.Pa) 114 106 93 93 
Reboiler power (w) 37 17 25 20 
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加えて、スケ ルーアップに係わる課題を検討した。'1略での分離特性実験は、 1-D 
系及びD-T系で、全還流操作及び述続操作で行なった。用いた*は、内筒28.4mm、
充域高さ4.l2 mであり、 4.4mmのlIellPakを充出している。充I貞宮ISの液ホ ルードアッ
プの値は、空培体積の10-16第であり、蒸気述度と共に緩やかな地加傾向があることを
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ることが指摘されている。 そこで、 ~nC12コーティングしたアルミナ及びコ テインク
を外したアルミナに対する水素同位体の吸若特性を、熱処理温度をパラメ タにiJlj定
し、その影響を投手fした。熱処理温度の上昇に伴ない、低平衡圧領域の水ぷ同位体吸




























小さい場介、椛下部のト1E T P が I二郎のそれと J~ヒ般して小さく、その I~が蒸気辿J1の
減少とjじに拡大していくことが認められた。この1ET Pの差は、 DL'¥onRtng、Icl日、
lIeti -Pak、CotlPackの順に大きくなった。充刷物の大きさ及び時内符の彫寝は、内符
l. 94 cm及びQ.97 cmの培に、 1.5mm、3m、6rnmのDIxon Ringを光協して分離特t'1を








内径1.84 cmの塔に3mのDixonRingを充填し、 1I D系で全巡流操作下のIfE T P 
を測定した結果、蒸気速度、 圧hに依存せず、測定値は4:!1 Cmであった。述続按作で
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